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第 1章 序論 
地球温暖化、および化石資源の可採年数を背景として、新エネルギーの創出
および二酸化炭素排出量の削減は、同時に達成されるべき世界共通の課題であ
る。加えて、原子力発電を除いた日本のエネルギー自給率は 5%と低く、深刻で
ある[1]。国策として進めてきた原子力発電も、2011年の東日本大震災に伴う福
島原発事故後、その信頼は揺らいだ。これらの背景から、二酸化炭素排出量が
ゼロカウントであるバイオマス（＝再生可能な生物由来の有機性資源）からの
エネルギー生産が重要である。
バイオマスは、（１）廃棄物系：生ゴミ、家畜排泄物、食品工場廃水、粗グリ
セリン、（２）資源作物系：サトウキビ、テンサイ、（３）草本系：農作物非食
用部（稲ワラなど）、河川敷や道路の除草物、（４）木質系：林地残材、建設発
生木材、製材工場残材、に大別される。一般的に、乾燥状態でまとまって発生
する建設発生木材および製材工場残材のようなバイオマスは、製紙原料とされ
るか、直接燃焼し熱利用される技術が確立されている[2]。また、湿潤状態でま
とまって発生する廃棄物系バイオマスの生ゴミ[3]、家畜排泄物[4]、および食品
工場廃水[5]は、湿式処理であるメタン発酵に供され、既に実用化されている。
同様に、資源作物であるサトウキビおよびテンサイの糖質原料も、バイオエタ
ノール製造が実用化されている[6]。既に実用化されたこれらのバイオマスに対
して、昨今新しく生じた粗グリセリンは、ラボスケールの研究で理論収率を達
成しており[7-8]、基礎的検討は終えつつある。よって、今後は実用化に向けた
実証研究の段階にある。一方で、農作物非食用部、河川敷や道路の除草物、お
よび林地残材の利活用は、依然としてなされていない。この理由は、薄く広く
湿った状態で存在しているため、収集運搬コストがかかる上、湿っているため
燃焼利用もできない点にある。しかし、根本的な理由は、分解効率が低いため、
収集エネルギーに見合ったエネルギー生産が達成できないことにある。
よって、本論文では、研究余地のある、粗グリセリンメタン発酵の実用化に
向けた実証研究（第 2章）、および草本系（農作物非食用部、河川敷や道路の除
草物など）の発酵前処理法の開発（第 3 章、第 4 章）に焦点をあてた。得られ
たデータをもとに、宮城県大崎市をモデルとしてバイオガスプラントを設置し
た場合のエネルギー収支および二酸化炭素排出量削減効果を試算した。そして、
地域の省エネルギー化および低炭素化（二酸化炭素排出量削減）に寄与するた
めの達成するべき目標値を定めた（第 5章）。 
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第２章  
地域資源循環のためのメタン発酵導入効果 
 ~エネルギー収支および消化液利用~ 
 
 バイオディーゼル燃料（BDF）は、わが国で年間 9000 kL弱生産されるように
なり、地域の民間企業レベルまで普及し始めたバイオマスエネルギーである [9]。
しかし、製造副産物の粗グリセリン処理は確立されておらず、焼却処分されて
いる。粗グリセリンから更にエネルギーを取り出すために、メタン発酵が研究
されているが、ラボレベルの域をでない [7-8, 10-11]。実用化するためには、導
入地域に設置されたパイロットプラントを使用して、エネルギー収支および二
酸化炭素排出量の検討が必要となる。本章では、エネルギー収支の基礎データ
を得るため、50 m3の大規模パイロットプラント（30 m3-working vol.）を使用し
て、粗グリセリンのメタン発酵を行った。窒素源として製麺工場廃水の余剰汚
泥も 3.5 m3-weekの割合で添加した。粗グリセリンを、プラントへ段階的に 5~
75L glycerol/plant-day の割合で添加したところ、30 L glycerol/plant-day (1 
ml/L-day)以上でエネルギー収支はプラスになることが明らかになった（Fig. 1）。
この結果、投入エネルギーに対して 106%の生産エネルギーが得られた。エネル
ギー収支を圧迫した主な原因は、メタン発酵槽の加温で、投入エネルギーの 70
~85%を占めた。この加温エネルギーは、外気温に依存した。月別のエネルギー
収支を検証した結果、平均気温 0℃が、エネルギー収支「正」「負」の境界線で
あることが明らかになった（Fig. 2）。余剰エネルギーを輸送距離に変換し、エ
ネルギー収支がマイナスにならない適正な原料輸送距離を検討したところ、バ
イオガスプラントの半径 12.5 km以内であった。また、震災により１ヵ月間加温
や基質の投入が行われなくとも、発酵槽の汚泥が活性を維持し、運転再開でき
ることも新しい知見として得られた。 
メタン発酵残さ（消化液）は、BOD濃度（有機物濃度の指標）が高いため、
そのまま放流できず、しばしば更なる排水処理が必要となる。一般的に家畜ふ
ん尿のメタン発酵残さは、排水処理の代わりに液体肥料として土壌に散布する
ことが可能である。しかし、グリセリンを原料とした発酵残さが、同様に使用
できるか知見は報告されていない。発酵残さの成分分析の結果、肥料成分（T-N: 
0.11%, P2O5: 0.036%, K2O: 0.19%）を含んでいたため、草地を 6区画（散布区×
3, 未散布区×3）にわけて散布試験を行った。施肥基準（窒素;1.67kg/a, リン
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酸;0.62kg/a, 加里;1.24kg/a）を満たすべく、1 区画 (1a)あたり、2 m3の発酵残さ
を散布したところ、草収量は 1.2 倍増加し、特に K2O が植物体に吸収されてい
た（Table 1）。すなわち、粗グリセリンは、エネルギー収支が見合うメタン発
酵原料になるとともに、液体肥料にもなる生物資源であることが明らかになっ
た。本章で得られたバイオガスプラントの運転エネルギーは、続くルーメンハ
イブリッド型メタン発酵技術（3章から 4章）を実装する際の試算にも利用され
た。
第３章
ルーメン液のメタン発酵前処理効果
植物バイオマスは、地球上で毎年 30×1020 J（世界の化石資源年間消費エネ
ルギーの 10倍）生産され賦存量は多いが[12]、利用技術が確立されていない。
植物細胞壁は、主成分のセルロースをヘミセルロースおよびリグニンが被覆し
たリグノセルロース構造をとるため、酵素や微生物による分解を受けにくい。
これまで様々な前処理が試みられてきたが、熱処理は投入エネルギーが嵩み、
化学処理は廃液の中和処理が必要であり、実用化に至っていない。一方、生物
処理は一般的に投入エネルギーが低く、廃液の中和も必要ない。たとえば白色
腐朽菌 Ceriporiopsis subvermisporaは、リグニンを効果的に切断するため、バ
イオエタノール発酵前処理として効果的である [13]。しかし、処理時間が 30~
60日間と長い。バイオエタノール生産は、水理学的滞留時間（HRT）が短いの
に対し（24時間以下）、メタン発酵は、HRT30~60日間で行われる。よって、
メタン発酵には、より短時間の生物的前処理法が望まれる。白色腐朽菌以外の
既往研究は、細菌の純粋培養株を用いて行われてきた。例えば Clostridium sp. 
TCW1は、純セルロースのような比較的単純な構造は3日程度で分解できるが、
リグノセルロースを効果的に分解できない [14]。リグノセルロースの利用のた
めには、同時に３つのポリマー（セルロース、ヘミセルロース、リグニン）を
分解する必要がある。これらの課題を解決できる前処理法を開発するべく、本
研究は、と畜場廃棄物であるルーメン液（ウシ第一胃内容物）に注目した。
バイオマスのモデルとしてコピー用紙を使用し、ルーメン液で 6および 24時
間、37℃で処理したところ、セルロース、ヘミセルロースおよびリグニンが同
時に分解され（セルロース分解率 74.7%, ヘミセルロース分解率 52.3%, リグニ
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 ン分解率 50.0%）、酢酸をはじめとする揮発性脂肪酸が生産された。これは、ル
ーメン液が複合微生物系であるため、セルラーゼ活性、ヘミセルラーゼ活性お
よびリグニン分解活性が示されたと考えられる。得られたルーメン処理物を原
料として、半連続式メタン発酵を 20日間にわたり実施した。最高のメタン収量
は 6時間の前処理によって得られ、未処理区より 2.6倍多く、理論収率の 73.4%
に相当するメタンを得た（Fig. 3）。一方、未処理の紙をメタン発酵したところ、
6日目にはガス生成が顕著に減少した。これは窒素欠乏が原因と考えられた。 
ルーメン液は窒素供給の面でも、安定してメタン生産に寄与するものと推察さ
れた。ルーメン処理は、リグノセルロース系バイオマスからメタン収量を増加
させる効果的な前処理法であることが明らかとなった。 
 
 
第４章 
モデル化合物を使用したルーメン液のリグノセルロース分解特性の解析とメタ
ン発酵への効果 
 
ルーメン液はリグノセルロース分解率を向上させ、メタン生産量を増加させ
た（第 3章）。その処理時間は、6時間が効果的であった。しかしながら、なぜ
6 時間のルーメン処理がメタン収率の向上に寄与したのかは不明である。第 4
章（本章）では、その反応機構を明らかにするべく、モデル化合物を使用し、
分解特性を検証した。 
植物バイオマスのモデルとしてナタネの茎を使用し、37℃で 6もしくは 24時
間ルーメン処理を行った。ルーメン処理により、ナタネは溶解され、酢酸およ
びプロピオン酸などの VFAが生産された。ルーメン処理されたナタネを 35℃で
32日間、バッチ式メタン発酵に供したところ、そのメタン生産量は、無処理区
で 219.3 ml-CH4 per g-rapeseedであるのに対し、6時間のルーメン処理区で 348.6 
ml-CH4 per g-rapeseed得られ、顕著な前処理効果が認められた。この理由を明ら
かにするために、セルロース、ヘミセルロースおよびリグニンモデル化合物を
使用し、分解特性を検証した。セルロース（グルコースが β結合したポリマー）
の加水分解に関与するエンドおよびエキソグルカナーゼ（Fig. 4）は開始 6時間
で活性化した。同様に、セロオリゴ糖（グルコースの二糖および三糖）からグ
ルコースを遊離する β-グルコシダーゼも活性化した。24時間目には、エンドお
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よびエキソグルカナーゼは不活化したが、β-グルコシダーゼはさらに活性化した。
このとき、著しいガス（特に CO2）生成が認められた（Fig. 5）。これは β-グルコ
シダーゼにより生じたグルコースの多くが、ルーメン微生物により資化された
ことを示唆する。つまり、メタン発酵で使用されるべき基質（グルコース）の
多くが 24時間のルーメン処理で消費されてしまった。このことが、24時間では
なく 6時間のルーメン処理のメタン収率が優れていた要因と考えられた。リグ
ニンモデル化合物の酸化試験では、天然リグニンの 80-90%を占める非フェノー
ルユニットは、メタン発酵単独では酸化できないが、ルーメン処理と組み合わ
せることで酸化可能となることが示された（Table 2）。リグニンがより多く酸化
されたことで、酵素や微生物のセルロースへのアクセシビリティが増し、メタ
ン収率の向上に寄与したと考えられる。
本章では、6時間のルーメン処理が高いメタン収率を導く要因は、高いエンド
グルカナーゼ、エキソグルカナーゼおよびリグニン非フェノールユニットの分
解活性にあることを示した。よって、ルーメン処理により、これまで利用でき
なかった植物バイオマスのメタン発酵利用が可能となりうる。この波及効果を
続く５章で試算した。
第５章
宮城県大崎市をモデルとしたメタン発酵導入効果の試算
~廃棄物処理の省エネルギー化と二酸化炭素排出量の削減~
第 2 章から 5 章までに得られたデータに基づき、2 つのメタン発酵技術によ
るエネルギー生産が、地域の省エネルギー化および二酸化炭素排出量の削減に
どれほど寄与しているか試算された。
廃グリセリン・余剰汚泥混合消化型メタン発酵技術は、宮城県大崎市の宮城
シマダヤ(株)に設置された 50m3バイオガスプラント(30m3-working vol.)で行う
ものとした。ルーメンハイブリッド型メタン発酵技術は、同規模のバイオガス
プラントを東北自動車道長者原サービスエリアに設置し、その近傍の除草物を
原料とするものと仮定した。その結果、廃グリセリンは 30 L/日以上（Table 3）、
除草物は 91.3 kg/日以上で処理すれば、現行の焼却処理と比べて、二酸化炭素排
出量は削減され、省エネルギー化できることが明らかになった。
ルーメンハイブリッド型メタン発酵技術に関して詳細に検討したところ、メ
－ 92 －
タン発酵システム全体のエネルギー収支がマイナスからプラスに転じ、二酸化
炭素排出量がプラスからマイナスに転じる境界線は、処理量 120 kg/日にあるこ
とが明らかになった（Table 4）。この処理量は、ルーメン液に対して 4.0% (w/v)
であり、既往研究からも現実的な値であった。さらに、ルーメン処理が連続化
された場合、エネルギー収支がプラスになる境界線は 84 kg /日（ルーメン液に
対して 2.8 %(w/v)）まで下げられることが示された。また、本技術は二酸化炭
素排出量の削減に資するだけではなく、得られた余剰エネルギーにより、停電
時も発電することが可能となる。プラント運転が自立できることにより、非常
時の防災拠点や、地域エネルギーの自給率向上に寄与する技術となりうる。以
上より、本論文で研究された 2 つのメタン発酵技術は、これまで有効な処理方
法が確立されていなかった廃棄物から、エネルギーを生産することで、地域の
省エネルギー化、エネルギー自給率の向上、および二酸化炭素排出量の削減を
同時に達成できる技術であることが示された。
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論 文 審 査 結 果 要 旨 
 
本研究は、バイオマス（再生可能な生物由来の有機性資源）からエネルギーを生産するた
めのメタン発酵における新規技術開発とその反応機構の解析、およびそれらの資源循環シ
ステムの環境評価に関するものである。 
バイオマスは、（１）廃棄物系：生ゴミ、家畜排泄物、食品工場廃水、廃グリセリン、（２）
資源作物系：サトウキビ、テンサイ、（３）草本系：農作物非食用部、河川敷や道路の除草
物、（４）木質系：林地残材、建設発生木材、製材工場残材、に大別される。これらの中で、
廃グリセリン（バイオディーゼル燃料製造副産物）および草本系（農作物非食用部、河川敷
や道路の除草物など）は、いまだ実用化されていない。前者は、ラボスケールの研究で理論
収率の達成が報告されており、今後は実用化に向けた実証研究の段階にある。一方で、後者
は、植物細胞壁の分解効率が低いため、依然として基礎研究段階にある。よって、本論文で
は、廃グリセリンメタン発酵の実証研究（第 2 章）、および植物バイオマスのメタン発酵前
処理法の開発（第 3 章、第 4 章）に焦点をあてた。得られたデータをもとに、宮城県大崎
市をモデルとして地域の省エネルギー化および二酸化炭素排出量削減のために達成するべ
き目標値を定めた（第 5 章）。 
廃グリセリンのメタン発酵実証研究（第 2 章）は、50 m3 の実規模パイロットプラント
（処理容量は 30 m3）を使用して行った。廃グリセリンを、プラントへ段階的に添加したと
ころ、30 L glycerol/plant-day (1 ml/L-day)でエネルギー収支はプラスになり、投入エネル
ギーに対して 106%の生産エネルギーが得られた。このグリセリン添加率は、既報のラボス
ケールの最高値と同等であり、それを実規模スケールで達成した初めての報告であった。 
生産される余剰エネルギー量と輸送のための燃料エネルギーを元に適正な原料輸送距離
を求めたところ、バイオガスプラント半径 12.5 km 以内であること、平均気温 0℃が月ご
とのエネルギー収支の分岐点であることも明らかにした。さらに、震災により１ヵ月間加温
や基質の投入が行われなくとも、運転再開後にメタン生産性を維持できたことは新しい知
見として得られた。また、本研究を特色づける研究として、その処理が課題とされるメタン
発酵残さの利用も実証スケールで行った。肥料成分（T-N: 0.11%, P2O5: 0.036%, K2O: 
0.19%）を含んだメタン発酵残さを、施肥基準に従い、草地に散布した結果、草収量は 1.2 
倍増加し、特に K2O が良く吸収された。すなわち、本研究は、廃グリセリンがエネルギー
収支の見合うメタン発酵原料になるとともに、液体肥料にもなる生物資源であることを、初
めて明らかにした。 
植物バイオマスのための新規メタン発酵前処理法の開発は、と畜場で廃棄物問題となっ
ているルーメン液を利用した。基質には、古紙（第 3 章）およびナタネの茎（第 4 章）を
使用し、ルーメン処理後にメタン発酵を試みた。経時的な植物細胞壁分解酵素活性および炭
素収支の解析から、最適なルーメン処理時間を 6 時間と決定した。この処理時間は、エン
ド/エキソグルカナーゼが卓越し（約 30 unit L-1）、細胞壁多糖の加水分解を活発に行う。一
方、メタン発酵では、これらの酵素活性が非常に低いため（約 0.1 unit L-1）、ルーメン液が
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最終的なメタン収量に大きく寄与したことが示唆された。また、細胞壁多糖を被覆し、微生
物による分解を妨げるリグニンは、ルーメン処理で部分的に分解されることを明らかにし
た（ナタネで 6 倍リグニン分解率は向上）。リグニンはフェノール型と非フェノール型から
なるが、メタン発酵では酸化され難い非フェノール型を、ルーメン処理は酸化できることを
示した。以上の結果、6 時間のルーメン処理により、メタン収量を、古紙で 2.6 倍、ナタネ
で 1.6 倍向上させた。ルーメン液を利用した新規メタン発酵前処理法は、これまで実用化
できなかった植物バイオマスの発酵利用を進展させる技術となりうる。また、廃棄ルーメン
液の活用により、と畜場の排水処理の負担も低減させる。 
第 5 章では、第 2 章から 4 章までのデータから、地域へ実装した際のエネルギー収支お
よび二酸化炭素排出量の試算を行った。エネルギー収支が正となる、原料運搬距離や年間原
料処理量の目標値を算出し、実用化への道筋を示した。 
これらの研究結果は、国際学術雑誌（２報）、総説（２報）、国際特許出願（１件）として
発 表 さ れ て お り International Symposium of Integrated Field Science の Best 
Presentation Award、日本畜産学会奨励賞や生物工学若手研究者の集い夏のセミナー2013 
優秀ポスター賞などを受賞している。 
本研究で得られた成果は、基礎および応用研究として優れているだけではなく、畜産業、
農業およびエネルギー産業への波及効果が期待され、博士（農学）の学位を授与するにふさ
わしいものと判断した。 
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